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１４章．総括 
 
 
 
海域や湖沼等において栄養塩類濃度が一定以上を越えると、生物学的な生産性の
増加により、赤潮等の富栄養化現象が生じる。一部の湖沼では窒素やリンの流入に
よって富栄養化が進んだ結果、アオコ等による悪臭の発生、当該水域を水源とする
水道のカビ臭問題が顕在化している。そのため、閉鎖性水域における水環境の更な
る改善を図るために、有機物の削減を推進すると共に、窒素、リンを含めた総合的
な汚濁負荷削減対策が行われている。従来の下水処理にみられる生物学的な脱リン
方法は、水処理工程からリンを除去するという観点では合理的で完成された技術で
あるが、リンを除去した汚泥が汚泥処理工程、とりわけ嫌気性消化工程に流入する
と、リン酸マグネシウムアンモニウムのスケールが配管内などで発生する、さらに
は消化汚泥を脱水した脱水ろ液が水処理系に返流することで、水処理系のリン負荷
が増加し放流水質が悪化するなどの問題があった。また、無機凝集剤を用いたリン
除去方法では、安定した処理水質を得ることができるものの、薬品使用量が多く大
量の無機汚泥が発生するので、一部の下水処理場を除きあまり採用されていない。
更に、リンは有限な再生不可能な枯渇資源であること、および循環型社会形成のた
めにもただ単にリンを｢除去する｣だけでなく、｢回収する｣への転換が重要と考えら
れている。  
 このような背景から、上記の下水処理場が抱えるリンに関する課題を解決するために、難
溶解性のリン酸塩の晶析現象を利用し下水中のリンを回収するプロセスを見いだした。プロ
セスは廃水特性に合わせて３つの新規プロセスを提案し、そのうちの 2 つのプロセスについ
ては実用化に目処をつけた。また、それぞれのプロセスにおけるリン酸塩の晶析現象を把握
し基礎的な晶析操作条件を明確にすることで、希望品質のリン酸塩の最適晶析操作を明ら
かにした。 
 本論文は 14 章からなり、一連の研究成果をまとめたものである。 
 第１章は、国内における下水処理の状況や日本のリンのマテリアルバランスについて文献
調査を行い、現状を把握すると共に、下水からリンを｢回収する｣ことの社会的意義を述べた。
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第２章は、晶析基礎理論とリン酸塩の晶析について既往の研究成果をまとめると共に、固
液平衡理論に基づいて、晶析操作条件と処理水リン濃度の算出シミュレーションを行った。
本論文で述べているプロセスは、リン酸マグネシウムアンモニウムの晶析現象を利用した
MAP 法とリン酸カルシウムの一種であるヒドロキシアパタイトの晶析現象を利用した HAP 法
である。シミュレーション結果から、いずれのリン回収プロセスも、下水処理において経済的
な操作範囲内で実施可能であることを確認した。第３章は、既往のリン回収・リン除去技術
を文献調査によってまとめた。下水からのリン回収技術として Levin らがフォストリップ・システ
ムを実用化してから３０年以上が経過している。わが国でも、いままでに多くのリン回収可能
な技術が提案されており、今後これらの技術の実用化が待たれている現状を述べた。第４章
は、国内２箇所の下水処理場を対象として、処理場内のリン収支を調べた現地調査の結果
を述べた。両下水処理場は嫌気性消化工程を有しており、各工程廃水の水質を分析する
ことで廃水特性を把握した。これにより、MAP 法に適した廃水、HAP 法に適した廃水を明確
にした。特に、嫌気性消化工程では、汚泥の分解過程でアンモニウムイオン濃度が上昇す
ることから、このような廃水については MAP 法が適していることを見いだしている。 
 第５章は、HAP法について、流動層HAPリアクタの設計・操作因子に関する基本的な検討
を行った結果を述べた。リン回収率に影響を及ぼす晶析操作因子としては、原水リン濃度、
原水SS濃度、他のイオン成分、反応pH、薬品添加比、過飽和度比、種晶充填量、粒径な
どがあり、特に影響を及ぼす因子について詳細な実験を行った。得られた知見を原水流入
部の過飽和度比で整理したところ、過飽和度比１００が最も回収率が高く、その前後で減少
することが分かった。このことから、最適過飽和度比が存在することを見出し、原水流入部の
過飽和度比は流動層リアクタを設計する上で重要な因子であることを明らかにした。また、
種晶充填量及び種晶粒径の影響を種晶表面積当たりのリン負荷と回収速度の関係で整
理したところ、ある負荷以上ではリン回収速度が 1.5g·m-2 ·d-1で一定となることを見いだした。
最大回収速度、すなわち最大結晶成長速度の把握はリアクタ容積を設計する上で非常に
重要な因子であるという知見を提出した。 
 第 6 章は、MAP法について、流動層MAPリアクタの設計・操作因子に関する基本的な検
討を行った結果を述べた。HAP法同様に、化学的晶析操作因子について原水流入部の過
飽和度比で整理したところ、過飽和度比 3.7 が最も回収率が高く、最適過飽和度が存在す
ることを見出した。また、種晶表面積当たりのリン負荷と回収速度の関係を整理したところ、
最大リン回収速度は 13g ·m-2 ·d-1であり、HAP法の 9 倍であった。化学量論比を考慮して
HAPとMAPの結晶成長速度を比較するとMAPの結晶成長速度はHAPの 20 倍であり、
MAPの成長速度が速いことを明らかにした。第 7 章は、小型の実験装置を用いて、流動層
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MAPリアクタを用いた連続処理試験を行った結果を述べた。連続試験結果より、晶析反応
の進行と共にMAP粒径の増加が確認された。また、それと同時にリン回収率は低下する傾
向にあった。これは、粒径が過大成長することで、リアクタ内の結晶表面積が減少したため
であることを見いだし、流動層MAPリアクタを用いた連続処理では、リアクタ内のMAPの過
大成長を抑制する必要があると結論づけた。第 8 章では、第 7 章の結果に基づきリアクタ内
の結晶の過大成長を抑制するために、シーダー(種晶生成槽)を併設したTRプロセスを考案
し、小型の実験装置を用いて検証を行った。連続試験結果からTRプロセスは、リアクタ内の
結晶の過大成長が抑制でき、リン回収率が安定したことから実用的な手法であることを実証
した。第 9 章では、処理量 20m3 ·d-1のTRプロセスを下水処理場に設置し、実証試験を行っ
た結果を述べた。消化汚泥の脱水ろ液を対象とした連続処理試験では、対象廃水の全リン
濃度 250～300mg·L-1に対し、リン回収率は 90％以上で長期安定した処理を行うことができ、
TRプロセスの良好な処理性能を実証できた。第 6 章から第 9 章で述べた一連のTRプロセス
の研究により、TRプロセスの実用化に目処をつけた。 
 第 10 章は、消化汚泥中の溶解性のリンをMAPの形態で晶析させて回収するCMプロセス
の検討に先立ち、消化汚泥中のリンの形態を分画した結果を述べた。消化汚泥の全リンを、
有機性のリン、粗粒子性のリン、微細粒子性のリン、溶解性のリンに分画したところ、粗粒子
性のリンは主にMAPであり、微細粒子性のリンは、MAPの他、アルミ塩や鉄塩のリンであるこ
とを見出した。第 11 章は、消化汚泥におけるMAPの晶析条件並びに液体サイクロンを用い
た分離条件について基礎的な検討を行った結果を述べた。特に、液体サイクロンでMAPを
回収するためには核発生を抑制することが重要であり、種晶表面積当たりのリン負荷を 2g·
m-2 ·d-1以下とすることが望ましいことを明らかにした。第 12 章は、処理量 6m3 ·d-1のCMプロ
セスを下水処理場に設置し、実証試験を行った結果を述べた。消化汚泥を対象とした連続
処理試験では、消化汚泥の全リンのうち 30％以上をMAPの形態で回収でき、CMプロセス
の良好な処理性能を実証できた。第 10 章から第 12 章で述べた一連のCMプロセスの研究
により、実用化に目処をつけた。 
 第 13 章は、前述したTRプロセスやCMプロセスを下水処理場に設置した場合の、処理場
全 体 のリン収 支 の変 化 についてシミュレーションを行 った結 果 を述 べた。流 入 下 水 量
21,000m3 ·d-1、流入全リン濃度 6.0mg·L-1の嫌気好気法を採用している下水処理場をモデ
ルとしてリン収支の変化をシミュレーションしたところ、TRプロセスやCMプロセスを設置した
場合、放流水の全リン濃度を 29％低減することが可能となった。また、消化槽内のMAP生
成量も同様に 29％低減することができ、スケール低減の可能性を示した。このときのMAP回
収量は 222～315kg·d-1となり、リン除去とリン資源回収の両面を満足できるプロセスであるこ
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とを明らかにした。 
 嫌気性消化槽があり、嫌気好気法を採用している下水処理では、水処理系と汚泥処理系
でリンが循環し、放流水のリン濃度を悪化させるばかりか、消化槽内で MAP が生成しスケー
ルトラブルの原因となっている。リンは通常の下水処理の運転範囲内では揮散させることが
できないので、化学的に固定する必要があるにも関わらず、現状はその根本的な対策を行
っている処理場は少ない。本論文で述べた MAP 法は、リンの除去のみならず資源回収型
技術という点で優れた方法であり、物質循環型社会に適合する技術である。本論文で得ら
れた知見は、下水中のリンを除去と同時に回収できる新規なシステムを提案するとともに、
広く、物質循環型排水処理への開発ならびに、晶析工学の環境分野への新展開に貢献す
るものと考える。 
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